

































割合は 4%程度，これによる pH上昇は 0.02程度と試算されたことから，改良法における
脱炭酸は，主に採取後の試験管の取り外しゃpH測定の過程で起こると考えられた。
2. 土壌ー植生系における酸の収支
土壌 ω 植生系を樹体と根域土壌j畜の 2つの部位に分け，各部位における物質の収支・移
動量を算定することにより， Hトの収支を推定した。大気由来の日十供給量を，①大気降下
物(湿性ート乾性)，②樹体における NH4十の吸収，③大気由来の NH4十の硝化の合計ーとして
計算した結果，スギ林 (3.1kmo1c ha-1 y{l) よりも，アカマツ林 (4.3kmo1c ha-1 y{l) の方
が大きかった。土壌吟植生系内部では，スギ林では大気由来のH十供給量の 4.9倍に相当す
るH十(15.5kmo1c ha-1 yr-J) が自然の物質循環プロセスにより供給されていた。一方，アカ
マツ林における自然起源の日十供給量はスギ林の半分以下であり (6.9kmo1c ha-1 y{l) ，大
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十e5NH/) を散布し， 1年後までの植物体および土壌への 15Nの移
行量を誠べるとともに，同位体希釈法を月3し¥た室内実験により，土壌中における窒素の形
態変化速度を測定した。 15N散布 1年後，その約 60%が土壌，約 20%が植物に保持され，







































































5.4 各部位におけー る(515N値と 15N移行量一一一一一一一一一一一一一一一一一一一-73
5.4.1 a 15N値の経時変化一一一一一一一一一一司-----一一一一一一一一一一一一一一一73

























の酸性化が進み (Ursula，1989; Wright and Gjessing， 1976) ，森林の衰退や魚類の死滅など[)~~
j或および水域環境に重大な影響がおよんでいる(大喜多ら， 1997)。森林衰退の要因として，













荷されている欧州の森林において，NH4十の硝化 (NH4寸十 202→ N03-十2H十十日20)によ





広い範囲の森林で認められており (Gundersenand Rasmussen， 1990; Johnson et al.， 1991; 
Kreutzer et αょう 1998)，N03-の流出は土壌酸性化を促進させる因子として重要視されてきた
(例えば， Gundersen and Rasmussen， 1990) 0 
森林生態系からの N03崎の流出には，大気からの窒素負荷の影響がおよんでいる可能性
が高いことが，窒素収支の多地点調査 (Gundersen，1995; Stoddard， 1994)，および野外で人
為的に窒素負荷量を増減させる操作実験 (Emmettet al.， 1998; Gundersen et al.， 1998) など
により明らかにされてきた。さらに，森林生態系内における大気由来窒素の動態を評価す
??
るため，野外において林床に窒素トレーサー C5N) を散布し，土壌中での 15N の動態が
調査された。その結果，散布された 15Nは，土壌-植生系内，とくに土壌中に多く蓄積さ
れるものの (Buchmannet al.， 1996; Nadelhoffer etα1.， 1999b) )大気からの窒素負荷量が大き
な森林では，根域から N03ー として溶脱される 15N の都合が相対的に大きい傾向にあるこ




語で定義されているはberet alラ 1989;Stoddard， 1994)。
わが国では 3 環境省による酸性雨対策調査において， 1980年代より 20年以上にわたっ
て，降水・大気のモニタリング調査や土壌，植生，陸水への影響調査が，全国規模で実施
されている{環境省， 2004a， 2009， 2012)。その結果?降水による H1硫黄化合物および窒
素化合物の沈着量は，生態系への影響が顕在化した欧米に比べて数倍程度大きく)2010年






2004;木平ら，2006;Miωlel1 et al.， 1997; Shibata et al.， 2001) ，大気からの窒素負荷の影響が
およんでいる可能性が指摘されている (Mjtchel1 e t al・， 1997;新藤ら， 2005) 0 
上述の環境省による調査では，降水による N03・と NH4十の沈着量は，本州中北部と山陰
において，晩秋から春季にかけて多い傾向がみられる(環境雀 20，09ι2012)。また，降





いて増加率が大きく， 2030年には 1990年の約 2倍にまで増加すると予測されている




















による吸収量を把握するための現地観測を行い，土壌 ω 植生系における H→収支を評価し
た。さらにp 大気由来窒素のトレーサーとして， 15NH4→を林床に散布し，1年後までの植
生および土壌への 15Nの移行量を明らかにするとともに，大気由来窒素の動態を規定する





































本論文は全 6章から構成される。 1章では本研究の背景と目的， 2章では調査地の環境
















調査地は，群馬県富岡市妙義町・ (1日甘楽郡妙義町)のスギ人工林 (360 15' N， 138047' E) 
と群馬県前橋市苗ヶ島問了 (1日勢多郡宮城村苗ヶ島)のアカマツ二次林 (36029'N， 1390 11' 
E) の2地点である(図 2-1)。誠査地の諸元を表 2-1に示す。
調査対象としたスギ林は，妙義1南東の大桁県行分1又造林内に位置しており，面積 1.4
haの集水域をなしている(図 2-2)。標高は 520""--'720mである。集水域内の植生は，スギ
(0アptomeriajaponica) ， ヒノキ (Chαmaecypαrisobtusα) ，アカマツ (Pinusdens伊or，α) か
ら構成され，面積割合は，それぞれ 63%，27%， 10%である。 1981年に不良木と下草の伐
採が行われて以来，人の手は加えられていなし¥。調査は，流域下端から約 100m上流の標
高 550mに位置するスギの一斉林内で行った。この林分の面積は 3.3ha，林齢は 38年 (1997
時点)である。この一斉林内に 20mX60 mの調査誌を設け?毎:木誠査を行った結果，林
冠を構成するスギ 127個体が確認された。樹高は約 20mであり 林冠はほぼ照鎖してい




マツ (Pinusdens(flora) とクロマツ (Pinusthunbergii)であり，林齢は 50'"'-'5年 (2002年
時点)である。樹高は約 16"'-'17m であり，林冠はほぼ閉鎖していた。マツ材線虫病の防
徐対策として， 1990年から松枯れ防止剤の散布を開始し，少なくとも現地観測を行った







した 2002 年以降は調査区内での FメIjりは行っていない。調査を行った 2002 年 i 月 ~2003
年 12月の 2年間に観測した林外の年平均気持主は 11.8uC;年降水量は1.728mmである。
調査地の土壌種は，後述する土壌断面の形態(表 2-2)および土壌の理化学性(表 2-3)
から判断して，両地点ともに，日本の統一的土壌分類体系第二次案(日本ペドロジー学会，
2002) におけるアロブェン黒ぼく土である。 I~際的な土壌分類体系である WRB (World 





















は 10cm， 30 cm， 50 cm， 100 cmの4深度 3 アカマツ林ではocm， 10 cm， 40 cmの3深度
-6骨







もに 1 年間であり，スギ林が 1997 年 10 月 ~1998 年 9 月，アカマツ林が 2002 年 9 月中旬
~2003 年 9 月中旬である。
採取した雨水試料と土壌溶液試料は，電力中央研究所の分析室(東京都狛江市)に搬送
し，孔径 0.22ドm のメンプランプイノレター(ミリポア， GSWP047) でろ過した後，ろ液を
用し¥て，以下の方法により化学分析を行った。楊イオン (Na-I-，K+， Mg2+， Ca2+， NH/) 
と陰イオン (cr，N03-， SO/-)はイオンクロマトグラフ法(ダイオネクス， DX-500)， Al 
はICP発光分光法(島津， ICPS-2000)で定量した。 溶存有機態炭素 (DOC) と溶存無機態
炭素 (DIC)は燃焼“非分散型赤外線ガス分析法(島津うTOC-5000)で定量した。 HC03・濃
度は DIC濃度と pHを用いて計算により求めた。全窒素は化学発光法(三菱化学，TN-05) 
により定量し，全窒素濃度から無機態窒素濃度を差し引くことにより，溶存有機態窒素


















は65.4m2 ha-1であり，絢高直径の算術平均値は 23.7cm，標準偏差は 5.3cm，範囲は 10.8
"-'41.4 cmであった(表 2-1)。この結果から，スギ個体を胸高直径が 20cm以下，20"-'25cm， 
25 cm以上の 3つのグループ。に分け，各グループで代表的な樹木個体を l本ずつ選定して
伐倒誠査を行った。調査時期は 1998年 10月"-'12月である。伐倒したスギ 3個体は，幹，
枝，葉の部位JjIJに分離し新鮮重を現地で測定した。幹は長さ 2mごとに分割し，それぞ
れ円盤サンブ。ノレを採取した。根は重機を用いて掘り起こした後，ポンプを用いて水洗して
土壌を除去した。この根の新鮮重を測定後，根株，大根(直径 50mm以上)， I判長 (5"-' 
50 mm)，小根 (5mm以下)に分け，各新鮮重を測定した。ただし，ノト根については，こ
の方法では，すべてを掘り出すことは難しいため?次に述べる方法で根量の調査を行った。
深さ約 150cmの土壌断面を作成し，土層ごと (0"'---10cm，10~30cm ， 30~50cm ， 50~70 
cm， 70~90 cm， 90~110 cm， 1l 0~130 cm) に面積 50cm四方の土塊を掘り出し，各土j蓄
に含まれる小根をハンドソーテイングにより採取した。採取した幹，校，根の試料は，実
験室に持ち帰り， 700Cで乾燥後，部位ごとに乾重量を測定した。単位面積あたりの乾物現
存量M (Mg ha-1) は次式から推定した(佐久間ら， 1994)。
M ヱ mi.SJSi (2.1 ) 
ここで，mi (i=1"-'3) :供試木 iの乾物重量 (Mg)， Si:供試木 iの胸高断面積 (m2)，Si・
ク、、ループ iの胸高断面積合計値 (m2ha-1) であるD
次に樹体への年間あたりの乾物蓄積量を算出するため，幹の円盤サンプルを用いて過去
5年間の年輪IJ高を測定し，供試木 iの年平均胸高断面積増加]量sgI(ldyr-i) を算出した。
この値と Siおよび、クゃルー プ iの幹の乾物現存量Bi(Mg ha-1) を用いて，幹への年間の乾物







定した。前述した 30mX30 mの調査区内で毎木調査を行った結果，立木密度は 722本 ha七
胸高断面積合計は 40.7m2 ha-1あり(表 2-1)，その 93%をアカマツとクロマツが占めた。ア
カマツとクロマツの胸高直径の平均は 29.6cm，標準偏差は 8.0cm，範囲は 17.3'"'-'54.6cm 
であった。 2003年 9月に，調査i三内より総高直径，樹高，樹冠形状が平均的な供試木 10
本(アカマツ 6本，クロマツ 4本)を選定し，地表から高さ1.2'"'-'l.3m (胸高)の部位よ
り，皮ポンチを用いて，内径l.9cmの幹のコア試料を採取した。このコア試料を用いて，
過去 5年間の年輪IJfiを測定し，供試木 iの年平均胸高断面積増加量sgI(In2yr-i) を算出し
た。供試木 iの幹への乾物蓄積量Bgi (Mg yr-
1)は次式から算出した。
Bgi=Bi・Sgi/ Si (i = 1 '"-'1 0) (2.3) 










粉末に粉砕した後，測定した。 Ca，Mg， K， Na， SおよびPは，粉砕試料を HN03とH202
で湿式分解した後，ICP発光分光法 (NipponJarrell-Ash Co.， ICAP-575)で定量した。窒素





径1.0m (受け口面積:0.79 m2)のリタートラップを，スギ林は 5反復，アカマツ林は 9
反復設置して，月 1~21EJの頻度で 1 年間採取した。採取期間は，スギ林は 1998 年 6 月~









カマツ林では，調査区内において，内径 68mmの土壌コアを，約 21間I1高， 20 地点で，
深さ 120cm まで採取した。土壌コアを，有機質土層，深さ 0~5 cm， 5"'-'10 cm， 10_._.，20 cm， 
20"'-' 120 cmでは深さ 20cmごとに分けた後，スギ林と同様な方法により土壌から細根を分
離した。
締根量の鉛直分布の結果を図 2-4fこ示す。スギ林では細根の密度はごく表層で大きく，
深さ 20cm 付近で一度減少し，深さ 70~90 cmにヒ。ークをもっこiJ_jの分布となった。深さ










における土壌層位は， Ah 層 (0~15 cm)， AB 層 (15~30 cm)， Bw)霞 (30~110 cm)から
構成され，土壌表層には， 1783年(天明三年)の浅間山の噴火で噴出した軽石が混入して
いる。アカマツ林における土壌層位は) Ah 層 (0~20 cm)， 2Ah 層 (20~87 cm)) 2Bw 層
-10 -
(87~135 cm) から構成され A層が厚いことが特徴的である。
2.5.2 土壌の理化学性
スギ林では土壌|主Fr面調査の際に層位男Ijに採取した土壌試料，アカマツ林では根量調査の
際に採取した土壌試料を用いて， J!lR ï~t K~[ll土(< 2 mm)を調整し理化学性の分析に供し
分析方法は以下のとおりである。
pH (H2U)および pH(KCl)は，土壌試料 10gに，それぞれ蒸留水， 1 mol L-1塩化カリ
ウム溶液を 25mL加え，ときどき振り混ぜ， 1 時間後にガラス電極法で測定した。全炭素
含量および全窒素含量は，風乾細土を微粉末に粉砕した試料を用いて，元素分析計
(PerkinElmerラ2400rr)で測定した。交換性 AI量を測定する際には，土壌試料 2gに 1mol 






























































































































































(樹齢38年， 1997年時点) (樹齢50'"'-'5年， 2002年時点)
土壌種 黒ぼく土 黒ぼく土
地質 安山岩 安UJ岩
標高 (11) 540~560 590~600 
年平均気温 CC) 12.13 11.8b 
年降水量 (11m) 1，653a 1，728b 
平均樹高 (11) 20 16 
平均胸高直径 (CI1) 23.7 29.6 
立木密度(本ha-I) 1，058 722 




幹部 158 130 
地下部(摂) 35.1 
リターフォーノレ乾物還元量 (Mgha-I yr-I) 6.8 6.4 
a1997 年 4 月 ~2000 年 3 月 (3 年間)の観測値

























Ah 。~20 波状・ヰ'Ij然 黒 7.5)ヨミ211
2Ah1 20~総 液状・明瞭 黒 7.5YR111 
2Ah2 48~75 波状・織変 黒褐7.5)ヨミシ2
2Ah3 Î5~87 液状・判然 黒褐 10)守主3/2
213w1 87~109 波状・断変 争各 10¥ヨミ 4/4





























































粘着性 可塑性 ち密度 2七~:$: 授の状態 湿り
中 !ゴコ ‘、
細含む i皐;J、めり
時コ 中 9 ノj、組合む ;J、細あり 混
中 中 J.1 ;J、細含む ;J、完おあり 1車
dコ dコ 18 小組合な ;J、先おあり ?毘
5]~ 中 21 小組合む 細あり 半湿ないしj毘
粘着性 可塑性 ち密度 孔隙 被の状態 湿り




5 弱ないし 19 ;J、細含む 中小紡iあり 混中
弱ないし
中 17 小寺おあり 中ノj、細あり 混中
5]~ ぱコ 21 小綿あり 細あり ?毘
~~ コ 中 26 ;J、先おあり なし 湿
耳ロ3耳2 中 25 小綿あり なし 湿
表 2・3 土壌の理化学性
深さ pH 交換性塩基 (cmo~ kg-l) CEC 13S3 交換J性Al 全炭素
C庁4上七
層{立 (cm) HゥO KCI Ca2+ Md+ K十 Na+ ilコk歪ロ+ (cmoJc kg-
1
) (百) (cmo~ kg-1) (g kg-1) 
(a) スギ林
Ah 。~]5 5.24 4.39 5.5 0.40 0.27 0.05 6.2 24 26 1.7 86 6.2 ]4 
A13 ]5~30 5.76 5.13 3.4 0.26 0.15 0.03 3.9 14 28 0.15 32 2.2 14 
13yv1 30~58 5.61 5.32 2.6 0.27 0.15 0.04 3.1 1 27 0.09 28 2.0 14 
13w2 58'"'-'85 5.42 5.29 2.8 0.37 0.15 0.04 3.3 13 26 0.]2 29 2.3 13 




Ah 。~5 4.34 3.86 2.6 0.48 0.45 0.07 3.6 44 8.3 9.8 172 9.8 18 
Ah 5~10 4.73 4.34 0.9 0.17 0.18 0.03 1.3 24 うつ 4.4 94 5.6 17 
Ah 10'"'-'20 4.96 4.59 1.1 0.15 0.11 0.03 1.4 20 7.1 1.7 64 3.8 17 
2Ahl 20~斗O 5.27 4.79 1.7 0.15 0.09 0.03 2.0 27 7.5 1.0 74 3.7 20 
2Ahl-2Ah2 40'"'-，60 5.39 5.04 2.6 0.25 0.06 0.04 2.9 28 10 0.32 64 3.2 20 
2Ah2勘2Al13 60，-，_，'80 5.48 5.33 3.5 0.42 0.06 0.05 4.0 25 16 0，08 47 2，3 20 
2Ah3-213¥v1 80~100 5.61 5.45 4.0 0.55 0.06 0.04 4.7 23 21 0.03 35 1.8 19 
2Bwl-2Bw2 100~120 5.81 5.61 2.5 0.47 0.07 0，04 3.1 15 20 0.02 14 1.0 14 
a塩基飽和度 (Basesaturation)であり，陽イオン交換容量 (CEC)に占める交換性塩基の割合を意味する。
表 2-4 地質柱状図
第 3章 脱炭酸にともなう土壌溶液試料の pH上昇
3. 1 はじめに
土壌溶液を採取する方法には，ポーラスカップ(力IJ藤ら， 1993;大類ら， 1993;図子ら，
1993)やポーラスプレート (Davidand Gertner， 1987) を用いる吸引法，ゼロテンション型
ライシメータによる方法(井上ら， 1993;若松・東， 1996) ，遠心分離法(¥lJ¥l笥・木下， 1969)， 
力IJ庄空気による排出法 (Rossand Bartlett， 1990) ，調整溶液による置換・排出法 (Lawrenceand 
David， 1996) などがある。本研究では，前章で述べたように，土壌溶液の採取にはポーラ
スカップによる吸引法を用し1た。本法は， 1)原位置の土壌j容液を，土j習をきしさずに繰り返
し採取できる， 2)操作が簡易である， 3) 吸引法のため比較的短時間で土壌溶液を採取で
きる，などの特長を有することから，国内外で広く用いられている。しかし，一般に土壌
空気の C02 分圧は大気のそれより 1~2 桁高いため，土壌空気と平衡にある土壌溶液を大






























16 mm，外径 18mm，長さ 175mm，ポリプロピレン製)を取り付け，試験管からフラ
スコ側に土壌溶液を数回溢れさせることにより なるべく空気に接しない土壌溶液を回収
できるようにした(過程①の改良)。フラスコ内には 60mL以上の土壌溶液を採取した。
この原理は Suarez(1986) の方法と同じであるがラ Suarez ( 1 986 )は容量 10mLの試験管
を使用しているのに対し，本研究では試料の pH測定および化学分析を行うのに十分な量
を確保するため，容量 30mLの試験管を用いた。











さ10cm， 30 cm， 50 cm， 100 cmの4深度で土壌溶液を採取するとともに， pHの低い土壌
溶液試料を得る目的で，胸高直径が平均的な l本のスギ(胸高誼径 22.6cm)を対象に，樹
幹から F流方向(傾斜 280 )の距離 10cmの位置(樹幹近傍)にポーラスカップを 2本埋
情 22・








3. 2. 4 土壌溶液試料の化学分析
試験管試料はろ過せずに pHと溶存無機炭素 (DIC)濃度を測定した(過程③の改良)。
これらを以後， pH (tube)， DIC (tube) と表す。一方，フラスコ試料は孔径 0.22 ~lm のメ
ンブランプイノレター(ミリポア， GSWP047)でろ過した後， pHとDIC濃度を測定した(過
程③)。これらを以後， pH (flask)， DIC (f1ask) と表す。さらに，ろ液の一部を 10分間i爆














は1高膜ガラス電極法(佐藤・高橋ラ 1997) とし， CO2濃度計には東亜電波工業製 CGP-l (ポ
ータブ、ル型)を用いた。測定は 1997年 5月中旬， 8月中旬， 1月中旬， 1998年 2月下旬




3. 3 従来法と改良法による土壌溶液の pHの比較
|翠 3-3に土壌溶液の pH(tube) とp在住ask)， RpHの関係を示した。樹幹遠方ーでは， pH 
は試験管試料よりもフラスコ試料のほうが高く，さらに曝気した試料で高くなる傾向を示
したo pH (flask) とpH (tube) の差は平均で 0.29，最高で 0.92 であった。 I~ 3-4に土壌溶
液の深さごとの DIC濃度を示した。 DIC (aeratIon)の測定は 1997:9三 6月"-'9月の計 8回し




HC03物十日→→ H2C03*→ CO2i十日20 (3.1) 
ここで， H2C03*は CO2(aq) 十 H2C03を表す。一方，樹幹近傍では，DIC濃度は低下した
ものの， pHはほとんど変化しなかった。この理由は次のように考えられる。
試験管試料の H十濃度と HC03-濃度の関係を図 3-5に示した。 HC03-濃度は後述する
(3.5)， (3.6)， (3.11)式を用いて， DIC (tube) とpH(tube)‘から算出した。参考のため，
大気の C02分圧 [36Pa = 3.55 x 10九tm(Stumm and Morgan， 1996) ] ，およびその 10倍の値
(360 Pa) と平衡にある溶液の註ト濃度と溶存炭酸種田2C03*，HC03-)濃度の関係、を示し
た。活動度係数は試料の平均値 0.965を用いた。樹幹遠方では， HC03蜘濃度は『濃度より
も 3~125 倍高かったため， (3.1)式の脱炭酸により H-1濃度が大きく低下し，pHが上昇









のCO2ガスを吹き込んだ場合の平衡 pH(pH (cal))を計算し， pH (tube)の値と比較し
以下に pH (cal) の計算方法を示す。
電気的中性条件から，土壌溶液のイオン種の収支は次式で表される。
[Ca2+J + [Mg2+J + [Na~] + [K'I] 十 [NH4つ戸 [SO/-J-[N03-J -[CrJ 
[HC03-J + [CO/-J十 [OH-J+ [R-J -[註勺ー [.E Al
lつ (3.2) 
ここで， [ J:当量濃度 (molcL-
1
)， R-:有機陰イオンタエAll十:A!イオン種の総和であ
る。 pH< 6.9 (= RpHの最大値)のとき?左辺の各イオン種の濃度は pHによらず一定であ
るから，右辺の総和も一定である。その値を αとおき，
α= [HC03-J + [OH-J + [R-J -[日つ (3.3) 
とした。 [C03
2-JはpH< 6.9のとき， [HC03-J よりも 3桁以上低いため無視した。計算の
対象とした試料の[エAl1つは最大 lブドmo1L-1 (深さ 10cm) であり，その大部分は十l
価以下の有機錯体である(佐藤ら 2001)。しかし具体的な錯体の形態は不明であるため，
[エAl1つは考慮、しなかった。
有機陰イオン Rー の定性，定量分析は行っていないので，解離定数 Kaのそノカルボン酸
を仮定した。
Ka= (H十) (R-) / (HR) (3.4) 
CO2のへンリ一定数K1七溶存炭酸の第一般解離定数KI' 水のイオン積Kwは次式で表され
る。
KH= (H2C03*) / PC02 = 10-6.48mo! L-1 Pa-I 
KI = (HC03-) (日卜)/ (H2CQ3*) = 10-6.35 mol L-1 
(3.5) 
(3.6) 
Kw= (H+) (OI-f) = 10・14.00mofむ2 (3.7) 
(3.3) ~ (3.7)式から， (百十)と PC02の関係式として次式が得られる。
(日十) 2十afi (H十)-10-12.83 PC02 -10句14.00_ flKa [Rt] (日十)/ {Ka十./J (H十)}= 0 (3.8) 
剛 25・
ここで， ( ):活動度 (molL-1)， fi: 1価のイオンの活動度係数， PC02: CO2分圧 (Pa)，
[Rt] :有機酸種の全濃度 ([HR]+ [R-J， mol C 1) である。用いた定数値は， pH測定時
の室温に近い 250Cにおける値 (Stummand Morgan， 1996)である。本研究で採取した土壌
溶液のイオン強度はすべて 10-2.3以下であったので，fiの計算には Debye-Huckelの極限式
を用いた。
logf= -A i ]0.5 (3.9) 
ここで z イオンの'竜荷， ]:イオン強度である。係数 A は 250Cの値 0.511 [水の比誘電
率 78.3(日本化学会， 1993)J とした。
l曝気した試料の (H十)， fi， PC02， Ka， [Rt]を (3.8)式に代入することにより， α値を決
定することができる。しかし，Kaと [Rt]は未知なので〉はじめに [Rt]= 0と仮定して α
値を算出した。対象としたのは 1997年 8月に採取した 4深度の試料である。これらの試料
の(日十)は RpHから，五は (3.9)式から求めた。 Pco?はDIC(aeration) から計算した。
[DIC] = [H2C03*] + [HC03-J (3.10) 
とおき， (3.5)， (3.6)式を用いると，PC02は次式で表される。
PC02 = [DIC] f1 (H寸-) 106.48 / {fi (日勺十 10働6.35} (3.11) 
こうして求めた α値，および土壌空気の PC02の観測値を (3.8)式に代入することにより
pH (cal) を計算した。
図 3-6に土壌空気の CO2分圧 (PC02) の鉛藍分布を示した。 PC02は大気のそれ (36.0Pa) 
の2---34倍の範囲にあった。また，すべての季節で PC02は深さとともに増大するパターン
を示した。 CO2分圧の絶対値は暖候期に高く，寒イ長期に低し 1傾向を示した。
図 3-7に 8月に採取した 4深度の土壌溶液の pH(cal) ， pH (tube)， pH (f1ask)および
RpHの値を示した。 pH(tube)は pH(cal) よりもつねに高く，その差分は PC02が高い深
部ほど大きかった。両者の差は，深さ 50cmと100cmでは pH(tube) とpH(flask) の差
に匹敵する大きさであった。
次に有機酸の存在を仮定した場合の pH(cal) を試算した。理論上は有機駿の pKa値が
{RpH + pH (cal)} /2のとき， pH (cal)への影響が最大である。このため， IZJ 3-7に示し
-26・
た各深度の {RpH+ pH (cal)} /2の平均値 6.01をpKaとした。 [Rt]とpH(tube) -pH (cal) 
との関係を I~ 3-8に示した。深さ 10cm， 30 cmでは，有機器変が 20μmolL-1存在すればpH
(cal)とpH(tube)との差はほぼ 0になる。一方，深さ 50cm， 100 cmでは有機酸が 20ドmol
U存在しでも，依然として両者の差は 0.45，0.38と大きかった。一般に存機酸濃度は下層
のほうが腐植に富む表層よりも低いことから， pH (cal) と pH (tube) の差を有機酸で説
明することは難しい。実際，試料の DOC濃度 (Cμmo1L-1) は 10cm : 744， 30 cm : 179， 
50 cm : 173， 100 cm : 121と下層ほど低かった。 (3.3)式で考慮しなかった Al種につし¥て
も，深さ 10cm， 30 cm， 50 cm， 100 cmの全濃度 (μmolL-1) は，それぞれ1.7，0.7， 0.7， 
0.9と表層ほど高く， しかもともに低濃度であるから， pH (cal) とpH(tube)の差を説明
することは難しい。






3. 5 採取過程における改良法による土壌溶液の pH上昇の試算
吸引法であるポーラスカップ法では避けられない問題として〉減圧による脱炭酸がある。
大気圧を 101kPa (1 atm) と仮定すれば，フラスコ内の圧力は 34.7kPaであるから，大気
圧の 0.342倍である。こうした減圧により脱炭酸は起こるであろうが， I荷!i寺に脱窒素ーや脱
酸素も起こるはずである。




= nRT)とへンリーの法別 (KHP= c)を用いると， N2とO2の物質収支は次式で表される口
-27 -
Py-1・VA/ (R 'T)十 Py-1'KHy'Vレi十円Is'KHy'Vs 
(気相のそル数) (液相のモノレ数) (流入した土壌溶液中のモル数)
気液平衡前
= P y' V A • X / (R' T) + P y' KHy' VL (3.12) 
(気相のそノレ数) (液相のモル〆数)
気液平衡後
ここで， Py:試験管の気相における気体 yの平衡分圧， Py-1 最後の土壌溶液が流入する前
の気体 yの平衡分j王 PyS:土壌空気の気体 yの分圧， KHy:気体 yのへンリ一定数， R:ガ
ス定数 (0.812L Pa 1110r1 K-1)， T:絶対混度 (K)，VA :試験管の気相の体積， VL :試験管
の液相の体積， Vs:試験管に流入した土壌溶液の体積， VL-1 最後の土壌溶液が流入する





が起こると日十と HC03ー が等モル消費されること [(3.1)式参照]を考慮することで，Py 
について整理することができる。補遺に Pyの計算式を示した(式の展開は省略)。
計算には以下の仮定を設けた。
①大気の組成 (m311-3) は， N2:O.782，O2:0.207， CO2:3.55X10てH20 : 1.02 X 10-2 
②土壌空気の組成 (11311-3) は， N2:O.779， O2:0.195， CO2:1.20XIO♂， H20: 1.39 X 10七






③気体のへンリ一定数 (1101C1 Pa-1) (化学工学会編， 1988) は， N2: 10-8.10， O2: 10-7.79， 
CO2 : 10-6.300 
⑨溶存炭酸の第一酸解離定数 (molCl) (化学工学会編， 1988) は 10州 40
⑬水の蒸気圧(田本化学会編， 1993) は 1.41kPao 
仮定②の CO2濃度は 8月に深さ 100C11で観測された値である(図 3-6)。また，水蒸気は
画 28回
飽和水蒸気であり，蒸気圧は仮定⑬の値である。仮定①の水蒸気圧は当該地点の相対湿度





の値である。 (3.12)式中の xの値は， 3気体の平衡分圧および、水の蒸気圧の合計が仮定⑤
の全圧につねに等しくなるように試行錯誤的に算定した。
lil 3-9の上段に試算結果を示した。図の横軸は試験管の容積に対する採取された土壌溶
液の容積の割合 (Rv)であり ，Rv> 0.98では土壌溶液がフラスコ候IJに溢れていることを意
味する。縦軸は土壌空気を基準にした場合の試験管気相中の気体の残存率である。土壌溶
液が試験管に最初に流入した段階では，土壌空気の CO2分圧 (1，216Pa) が試験管内大気
のそれ (12.3Pa)の99倍と高いため，脱炭酸が活発に起こる。その後，CO2の残存率は徐々
に上昇し，Rv> 5のとき残存率は 96%まで上昇する。このときの pH変化を図 3-9の下段に














の図 3~9 上段よりも大きくなるであろう。したがってう脱炭酸にともなう pH 上昇は i君子9
下段よりも小さくなる。
以上のことから，試験管試料の採取過程においては，脱炭酸はほとんど起こらず， pH 






る f試験管j の容積を「フラスコj の容積に読み替えれば，試算結果は従来法にそのまま
当てはまる。たとえば容量 500mLのフラスコに土壌溶液を 250mL採取した場合，Rv = 0.5 








の両方法で 1年間にわたって土壌溶液を採取し，両者の pHを比較した結果，従来法の pH
(pH (flask))は改良法のそれ (pH(tube)) よりも，平均で 0.29，最高で0.92高い値を示
した。この差異は，溶存無機炭素の分析結果から，フラスコ内での脱炭酸に起因すること
がわかった。以上の結果から，改良法には脱炭酸にともなう pH上昇を抑制する効果があ
ることが確認された。次に土壌空気の CO2分圧の観測値を用いて土壌溶液の pH(pH (cal) ) 
を推算し， pH (tube) との異同を調べた。 pH(tube) は p耳 (cal) よりも高かったことか
ら，試験管試料においても脱炭酸による pH上昇が起こっていると推察された。両者の差
はCO2分圧が高い深部ほど大きくなり，深さ 50cmや 100cmでは pH(打ask)とpH(tube) 
の差に匹敵する値であった。試験管試料の採取過程における脱炭酸の割合を試算した結果フ




採取過程での試験管の気相における CO2の平衡分圧 (PC02) は，以下の式で表される。
PC02=Py= {6 - (62 -4 E) O.5} /2 
α= VL-1 ([H"]L-l -[HC03-]L_J)十九 ([H十]s-[HC03 -]S) 
β= P y-l. V A / (R'の+JノL-l(KHy' Py-1 + [HC03-]L-l)十九 (KHy'PyS + [HC03 -]S) 
γ= x . V A / (R' T) 十 KHy'VL 
-30 -
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となどが明らかにされてきた (Nambuet al.， 1994; Shibata et al.， 1998)。
ところで，大気中の酸性物質が森林に負荷される経路としては，降水にともなう湿性沈
着に加えて，大気中のガスや粒子が直接地表面に到達する乾性沈着がある。大気からの H-t
の沈着における乾性沈着の苓与は無視できないことから(環境省 2009) ， H+の全供給量
に占める人為と自然の割合を精度よく評価するためには，乾性沈着を含めた大気からの日→
の総沈着量(湿性十乾性)を把握する必要がある。しかしながら，わが国では H十の総沈
着量と自然起源の H十供給量の両者を観測した結果に基づき，土壌ー植生系における K 収
支を評価した例はみられない。わが屈で H十収支を評価した上述の研究例においても，大
気中の酸性物質の観測は行われておらず，大気からの H十沈着量として，パノレクの降水サ
ンプラーによる観測値 (Nambuet al.， 1994) ，あるいは樹体における物質収支モデルによ
る推定値 (Shibataet al.， 1998)が用いられている。一方，本研究で調査対象としたスギ林
では，ガス状酸性物質 (S02，HN03， N02， HCl) の大気中濃度の観測値に基づき， H寸の
乾性沈着量が推定されており，その値は H十の湿性沈着量を上回ることが明らかにされて


























前述の環境省による酸性雨対策調査結果(環境省， 2004b) に基づき p 本調査と同一期間の
降水の年平均化学組成と年間の湿性沈着量の全国平均値を算定し，表4-2に示した。
















いはみられず，陽イオンでは NH4+，H-!ーがそれぞれ 50~58% ， 23~27%，陰イオンでは
N03-， SO/ーがそれぞれ 44~470Io， 38~42%を占め，主要なイオン成分となっていた。環























た。一方， NH4~ 濃度は3 両地点ともに林内雨の 2"-'3% にまで低下した。アカマツ林では，
2章で述べたように，有機質土層のみを通過した深さ Ocmの土壌溶液ついても調査対象と





オンはCa2-1 とN03怖であり，それぞれ陽イオンの62~71 010，陰イオンの61"-' 7 5 010を占めた。
この結果は，スギ林における土壌溶液の主要なイオン対は硝酸カルシウムであるという観
測結果(力河泰ら， 1993)とよく符合した。アカマツ林では，i容存有機態窒素も定量したが，









らの渓流水の流出水量に基づき，浸透水量を推定した。流出水量 Q (m3 sec田 1)は，集水域
T'端に設置した三角堰(関口部の角度 600) における越流水の水位 H (m) の実測値 (10
分間値)より，流出水量を実測して求めた経験式 (Q= 0.71 H 2.41 )を用し¥て算出した。深
さ0"-'110 cmの範囲の土壌層の飽和透水係数 (5.0X10-3---2.1 X 10-2cm sec-1) は，観測期間









土壌の深さ 20cm， 40 cm， 60 cmにおける水分ポテンシヤノレをテンシオメータ(サンケイ
理化， SK-5500主L)を用いて連続観測した。また，マルチステップ不飽和透水試験装置(サ











省調査における湿性沈着量の全国平均と比較すると，百十は 1.1~2.0 倍， nss-SO/担は1.3~
1.4倍であるのに対し， NH4十は 2.9~3.2 倍， NOどは 2.6"'-3.3倍であり(表 4-2)，同地点
ともに窒素の湿性沈着量が大きいことが特徴的である。降水量は，両地点ともに全国平均
値とほぼ等しいことから(表 4-2) ，上述の湿性沈着量の違いは 降水仁|コ濃度の違いに起
因するものである。
林外雨が樹体を通過する開には， H寸" NH4十以外の成分において，ブラックスが増加し
た。増加が顕著であった成分として， K，Ca2¥Mg2-l-および Clー が挙げられ，それぞれ林




層 10cm (表層)を浸透する簡に，総イオンフラックスは林内沈着量の 2.3倍に増加し， [湯
イオンは Ca2+，陰イオンはN03・の増力日(ともに 4倍)に起因していた。一方，H+とNH4+
は，表層






同様， I湯イオンは Ca2+，陰イオンはN03-の増加(それぞれ 12倍， 4倍)に起因していたo
NH
4十は有機質土層で林内沈着量の 0.03倍に減少した。下層にいくにしたがい，総イオン








用いたモデルは， Draaijers and Erisman (1995) により提案されたもので，以下の仮定が設
けられている。
①樹体からの Na十の溶脱はなし乾性沈着における K1Mg2十， Ca2十およびCl・の各成分に
対する Na-Iの割合は，湿性沈着におけるそれと等しい。






いるものの (Draaijersand Erisman， 1995) ，条件の異なる他の森林に適用する際には〉妥当
性の再検討を行うことが必要といえる。スギ林では， Takahashiら (2001)により，ガス状
酸性物質 (S02'N02， HN03， HCl) の大気中濃度に基づき，インブコニレンシャル法を適
用することにより， H十の乾性沈着量が推定されている p その値は 0.72kmo1c ha-1 yr-1であ
り，上記の物質収支モデ、ルに準拠した方法で算出した値 (0.80kmo1c ha-1 y(¥表 4-3) とほ
ぼ一致した。そのため，スギ林において，モデルにより推定された各成分の乾性沈着量お
よび樹体からの溶税量は，ほぼ妥当な値であると考えられる。







kmo1c ha-1 y{l)となった。そのため，アカマツ林の H-tの総(湿性十乾性)沈着量は 0.07kmo1c 
hdl yre!となり，スギ林(1.32kmo1c ha -1yr-1)と比べてかなり小さな値となった。一方， NHJ》
N03-および S04
































量は 10.9kmo1c ha-I yr-1であり，このうち 78%がリターフォーノレフ 15%が樹体からの溶脱に
よって林床へ還元され，樹体への蓄積分は 7%のみであった。 塩基成分の仁!コでは Ca2~ の吸
収量が最も大きく，全塩基の 80%を占めた。窒素の吸収量は 4.7kmol ha-I yr-1 であり，こ
のうち 94%がリターフォールとして林床に還元されていた。
アカマツ林では，樹体への乾物蓄積量 (2.3Mg ha-1 yr-1) はスギ林の 0.4倍程度であるの
に対して，リターフォーノレによる乾物還元量(6.4Mg ha-I yr-I)はスギ林とほぼ等しかった。
塩基成分についてみると，樹体への蓄積量， リターフォールによる還元量，樹体からの溶
脱量は，それぞれスギ林の 0.19倍， 0.34倍， 0.49倍であり，これらを合計した樹木による









物質収支の例として 3 表 4-3"'--表 4-5に示した観測結果に基づき，スギ林とアカマツ林の
土壌-横生系における窒素と塩基の収支を，以下のとおり推定した。ここでは，土壌ー植
生系を樹体と根域土壌層(スギ林:深さ 100cm，アカマツ林:深さ 40cm) の2つの部位
に分けた。 なお，土壌国相から液相に放出される各成分のブラックス (FsoiJ) は次式から
計算した。
FsoiJ = FOUl十Fup-Fin (4.1) 
ここで， Fout 浸透水による流出フラックス，Fup 土壌層からの樹木根による吸収ブラッ
クス，Fin:林床への流入ブラックスを表す。 Fupは，産径2mm以下の前1根の鉛直分布(区i
2-4)に基づき，以下に述べる方法により推定した。スギ林では，すべての和i根は調査を行
った深さ 130cm以浅に存在すると仮定すれば，深さ 100cmまで， 100~130 cmには，そ
-48“ 
れぞれ全締技量の 83%，17%が存在する。ここで紺i根の養分吸収能は一様と仮定し，これ





無機態窒素 (NH/，N03-) の湿性沈着量は，スギ林で1.8kmol ha-
I yr-Iであり，アカマツ
林 (1.4kmol ha-I y{l) に比べて若干大きい。林外雨が樹体を通過する際には〉アカマツ林
において，窒素とくに NH4~ が著しく増大したことにより，無機態窒素の林j末への沈着量
は，アカマツ林 (3.4kmol ha-I yr-I) はスギ林 (2.0kmol ha-I yr-I) に比べて大きかった。 4.4
節で述べたように，両地点ともに，土壌表層を浸透する間には林床に負荷された NH4~ は
ほぼ消失すると同時に N03-が著しく増大したが，アカマツ林では，大気からの沈着量の
約 700/0に柁当する窒素がおり或から N03ー として流出している。一方，スギ林では，沈着量









t*，アカマツ林における湿性沈着量は〉それぞれ 0.4， 0.3 kmo1c ha-I y{1であり，同地点で
大きな違いはない。林外雨が樹体を通過する際には，両地点ともに塩基成分のフラックス
が増加したが，その増加量はアカマツ林 (1.2kmo1c ha-1 yr-1)に比べて，スギ林 (2.0kmo1c 
ha-i yIJ1)の方が大きい。これは主に，樹体からの溶脱量がスギ林でより大きいことに起因
している。スギ林，アカマツ林の根域からの塩基成分の流出量は，それぞれ 5.3，3.1 kmo1c 
ha-1 yr-1であり，スギ林の方が大きい。大気からの総沈若量と根域からの流出量の差分から
算定すると，スギ林，アカマツ林では，それぞれ正味で 4.6，2.5 kmo1c ha-1 yr-Iの塩基が土
壌ー植生系から流出している。葉部への塩基の蓄積はないと仮定して，両地点の樹体への
蓄積量の値を用いて土壌臨層からの塩基放出量を算定すると，スギ林で 5.4kmo1c ha-I yr-I 
となり，アカマツ林 (2.6kmo1c ha-1 yr-1)の2倍程度の大きさである。リターフォールによ













(陰イオンが吸収される際に H十が消費される) ; 2)士壊から楊イオンが溶出する際に当
量の K が消費される(陰イオンが溶出する際に日→が供給される) ; 3)樹木が根から吸
収する窒素はすべて N03 の形態、である ;4) 土壌層における林内雨由来の NH4十の消失は
すべて硝化反応に起因すると仮定した。 なお，3) ， 4)の仮定は，スギ林，アカマツ林と
もに，それぞれ土壌溶液中の窒素の 90%以上が N03-の形態である?土壌表層 10cmにお
ける N03-ブラックスの増加量は NH4+フラックスの減少量よりも大きいという観測結果
に基づいている。また， sol-， crおよびH2P04聞の樹木による吸収を考慮し，1PJ機陰イオ









大気降下物(湿性十乾性)による日十供給量が1.3kmolc ha-J yr-1と，主要な H'の供給源

















がより大きいスギ林 (3.1kmolιha -1 yr-1) よりも，アカマツ林 (4.3kmo1c ha-1 y(l) の方が
大きかった。これは主に，③の大気由来の NH4寸硝化による H十供給量がアカマツ林ではス
ギ林に比べて大きいことに起罰する。土壌-植生系内部においては，スギ林では大気由来
のH十供給量の 4.9倍に相当する日+(15.5 kmo1c ha-1 yrぺ)が供給されている。一方，アカ





















害な Alが溶出することが観測されている(Johnson et a人1991;Kreutzer et al.， 1998; Mulder 

















ツ林の 3.3倍の大きさであった。表中には，わが毘の他地点におけるスギ林 (6地点， 31 
カ所)とアカマツ林 (5:J:也点， 10ヵ所)の落葉中の元素含有量の平均値(森田， 1972) を
併記したが，本調査地と j可様，スギ林はアカマツ林に比べて， Ca， Mgの含有量が大きい
傾向が認められる。上記の銃往調査では，わが国のスギ，アカマツを含む 23種類の樹木に
ついて，落葉中の元素含有量を調べたが， Ca含有量は，スギが最大》アカマツが最小であ
った。そのため，図 4-3， 1?Kl4-4に示したスギ林とアカマツ林の塩基成分の吸収による Hト供
給量の違いは，樹種による養分吸収特性の違いを反i決したものと推察される。
土壌有機物由来のNH/の硝化による H十供給量は，スギ林はアカマツ林に比べて 2倍以
上大きかった。次章で示す有機質土層 (Oi層， Oe-Oa J醤)と無機質土層の表層 (0'"'-'20cm) 




素無機化速度と硝化速度は，土壌の pH(戸田ラ 1994;沓名ら， 1988)， C/N比(沓名ら， 1988)，
水分条件(戸田， 1994) などの影響を受けることが報告されているが，スギ林はアカマツ






K収支を評価した例として， van Breemenら (1986) の報告がある。彼らは，オランダ東
部に位置する土壌の酸性度が異なる 4つのオーク林において， 1)大気由来の NH4-
i の樹木
吸収と硝化に由来する日十供給量は，大気からの直接的な H十沈着量に比べて 6~8 倍大き
いこと， 2)酸性土壌を有する森林では，土壌に供給された H-iは主に Alの溶出によって











表 4-7に示した。なお， Shibataら (1998)には，樹一木への正味の蓄積量データは記載され
ていないため，柴田 (2002)の値を月弘、た。窒素循環にともなう H十の供給量恒三itro)は，
van Breemen (1983) に準じて，次式より算出した。
H十mtI・0_= [(NH/)in -(NH/)out]十 [(N03-)out-(N03-)in] (4.2) 





























よる Hト供給量は極めて小さく (0.07 kmo1c ha-I yr-I) ， H十の全供給量はスギ林の半分以下
















いスギ林 (3.1kmolc ha -1yr-





(15.5 kmo1c ha~l yrつが供給されているのに対し，アカマツ林における土壌ー植生系内部
における正供給量 (6.9kmo1c ha-1 y(l) はスギ林の半分以下であり，大ー気由来の日十供給
量の1.6倍であった。









| 大気降下物 | 






I 100 cm I …ー金改:窃7](
NHA+ I I 1-.1ハー l 4 I I NOょ 1
0.01 I I 3.9 I 
(b)アカマツ林
(2002年9月中旬，-.__.2003年9月中旬)




















ι 、、、 f ゐh よ昇、丸一ム~/F-ヨ， I 
I 40 cm I 浸透水
間/I I No~-I ∞N 
0.03 I I 2.5'I n.d 




















十紙燐毛主十臨川"、、、1ノ'Y"-J_J丙 !.，._l_/[三ヨ， I 
I 40cm I 































? H+Yì~ J(q 
図4-3 スギ林における土壌-植生系のH+の収支 (kmolcha-1 yr-1) 
























図4・4 アカマツ林における土壌一植生系のH+の収支 (kmo1ha'l Vy-l) 
(2002 年 9 月中旬~2003 年 9 月中旬)
“59・
表 4・1 林外雨，林内雨，樹幹流および土壌溶液の年平均化学組成
pH H+ Na"'; 1ど M。02+ Ca2-t Nl~+ 工 cation il cr N03- sot HC03-工aIU011b Al Si DONC 
μmolc L-1 ) . 1101 Lぺ
スギ林(1997年 10月~ 1998~~三9月)
林外雨 4.59 26 6.0 2.0 3.3 10 47 94 13 4] 33 1.0 88 0.3 0.7 
林内雨 4.75 18 18 54 32 77 54 252 64 85 64 2.8 216 1.7 1.6 
枯J幹流 3.66 217 25 72 30 81 41 465 111 114 110 0.2 335 5.7 10 
土壌溶液 10C11 5.79 1.6 22 94 55 333 1.8 508 70 349 73 22 514 2.5 140 
30 C11 5.71 1.9 25 75 50 302 1.7 455 45 288 113 26 472 。] 204 
50C111 5.77 1.7 42 70 82 491 1.6 688 68 532 71 35 707 0.] 194 
Cσ5 
100 C11 5.94 1.2 46 70 114 501 1.6 734 86 534 63 72 756 0.] 250 
アカマツ林 (2002年9月中旬""-'2003年9月中旬)
林外雨 4.70 20 5.8 1.6 2.2 6.1 50 86 1 39 37 0.8 87 0.7 0.2 3.4 
林内雨 5.54 2.9 ]5 36 1 25 129 218 32 81 64 8.3 187 1.4 1.6 10 
樹幹流 5.00 10 24 135 53 14] 215 578 68 188 114 2.6 373 12 9 54 
土壌溶液oC11 d 4.38 41 26 58 86 352 4.9 568 73 379 77 4.4 532 59 188 21 
10 C11 4.77 17 33 21 67 275 2.6 416 63 349 70 0.8 483 23 212 2.3 
40 C11 5.94 1.2 48 3.2 57 24] 3.0 353 35 276 50 28 389 0.3 28] n.d 
日Z:;cation二日+十 Na++ ]{+十l¥!Ig2++ Ca2+十NIL+
bL) anion二CI-+N03'+ 8042'+ HC03' 
c溶存有機態窒素(全窒素ー N03- NH4+) 
d無機質土層の上端を深さ OCll1とする。
表 4“2 本調査地と環境省による酸性雨対策調査における降水の年平均化学組成(上段)，各成分の湿性沈着量(下段)
pH 日小 Na"- K-t Mg2十 Ca2→ nss幽Ca2+a NH4+ cr N03 sot I1SシS042伶 a
L-1 
スギ材c 4.59 25.7 6.0 2.0 3.3 10.0 9.8 47.0 13.0 40.8 32.9 32.2 
本調査地
アカマツオ木 4.70 20.2 5.8 1.6 づ2 6.1 5.9 50.2 ]1.3 38.5 36.6 35.9 
酸性雨対策調査 1997-1998年度 4.88 13.1 66.1 4.6 16.4 ]2.8 10.0 16.7 80.7 ]3.7 32.8 24.9 
全国平均b 2002年度 4.72 19.2 86.5 3.] 20.7 11.7 8.] 18.0 ]00.6 15.6 39.6 29.3 
スギ林/全国平均(1997-1998年度) 2.0 。] 0.4 0.2 0.8 1.0 2.8 0.2 3.0 1.0 1.3 
アカマツ林/全国平均(2002年度) 1.0 0.1 0.5 0.1 0.5 0.7 2.8 0.1 2.5 0.9 1.2 
。コ
ト4
降水量 E( Na+ K→ M82斗 Ca2-t nss時Ca2-t臼 NH/ cr N03- sot nss-sot白
111m kn101c ha同ivr-1 
スギ林 1_920 0.51 0.11 0.04 0.06 0.20 0.19 0.95 0.25 0.83 0.66 0.65 
本調査地
アカマツオホ 1.624 0.33 0.09 0.03 0.04 0.10 0.10 0.8] 0.18 0.63 0.59 0.58 
酸性雨対策調査 1997-1998年度 ]‘947 0.26 1.33 0.08 0.32 0.22 0.16 0.30 1.6] 0.25 0.6] 0.46 
全国平均b 2002年度 1‘627 0.31 1.28 0.05 0.31 0.17 0.12 0.28 1.49 0.24 0.6] 0.46 
スギ林/全国平均(1997-]998年度) 1.0 2.0 0.1 0.5 0.2 0.9 1.2 3.2 0.2 3.3 1.] 1.4 
アカマツ林/全国平均(2002年度) 1.0 1.1 0.1 0.5 0.1 0.6 0.8 2.9 0.] 2.6 1.0 1.3 
a 降水中の Na+のすべてが海塩由来であるとしづ仮定に基づき算定した非海塩性起源の Ca2+ (11SS-Ca 2+) とsot(1S幽so/-) を表す。
b環境省酸性雨対策調査総合とりまとめデータ集 (CD-ROM版) (環境省ラ 2004b) のデータを用いた。
表 4-3 スギ林における林外雨，林内雨叫前幹流?土壌浸透水による各成分のフラックスフおよび、物質収支モデルによる
乾性沈着量と樹体からの溶脱量の推定結果(1997 1':j三 10 月~199t3年9月)
水量 H+ Na+ K+ Mg24 Ca2+ l: BC3 NH4 + l: cation b cr N03- sol HC03- エam011c Orgfトd Al Si 
13111f1.1 kmolc ha-
J yr-J k1101 ha-J yr-1 
林外雨 (WD) 1，920 0.51 0.11 0.04 0.06 0.20 0.41 0.95 1.88 0.25 0.83 0.66 0.00 1.74 0.14 0.01 0.01 
ヰ本内雨 (TF) 1496 0.17 。.19 0.67 0.40 1.04 2.30 0.82 3.29 0.73 1.13 0.88 0.01 2.75 0.54 0.02 0.02 
樹幹部~ (SF) 24 0.06 0.01 0.02 0.01 0.02 0.06 0.01 0.12 0.03 0.03 0.03 0.00 0.09 0.03 0.00 。o。
林内沈着量 (TF+ SF) 1，520 0.23 0.20 0.69 0.41 1.06 2.36 0.83 3.42 0.76 1.17 0.9] 0.01 2.84 0.58 0.02 0.02 
。tコ 土壌層 10cm 1.429 0.02 0.31 1.35 0.79 4.76 7.21 0.03 7.26 1.00 4.99 1.05 0.14 7.18 0.08 0.04 2.00 
100 cm 728 0.01 0.34 0.51 0.83 3.65 5.32 0.01 5.35 0.63 3.89 0.46 0.32 5.30 0.05 0.00 1.82 
NTF (TF + SF -WD) -400 直0.28 0.09 0.65 0.35 0.86 1.95 ー0.13 1.54 0.50 0.34 0.25 0.01 1.10 0.44 O.OJ 0.01 
乾性沈着 (DD) e 0.80 0.09 0.03 0.05 0.16 0.33 0.10 1.22 0.50 0.34 0.25 。 1.09 0.14 
樹体からの溶脱e -1.09 0.00 0.62 0.30 0.70 1.62 情。22 0.31 0.00 。 。 0.0] 0.01 0.31 
WD+DD 1.32 0.20 0.07 0.11 0.36 0.74 1.05 3.10 0.76 )，]7 0.91 。 2.83 0.27 
B~ BC =二 Na++ I{+十lVIg2+十Ca2+
b~ cation 二]ま+十~ BC + NH4+ 
c~ anionご CI-+ N03-+ 8042-+ HC03-
dOrgn-こ~ cation -~ anion 
e既往の物質収支モデル (Draaijersand Erisman， 1995)より推定。
表 4-4 アカマツ林における林外雨，林内雨+樹幹流3 土壌浸透水による各成分のブラックス，および、物質収支モデルによる
乾性沈着量と樹体からの溶脱量の推定結果 (2002 年 9 月中旬~2003 年 9 月中旬)
水量 日ふ Na十 K+ Mg2→ Ca2+ 工13Ca NH/ 工cationb cr N03- SO/ HC03-工anionc Orgn-d AJ Si DONe 
111 yr-J kmoJc ha-' yr-' kmol ha-
J yr-' 
林外雨 (WD) 1.624 0.33 0.09 0.03 0.04 0.10 0.26 0.81 1.40 0.18 0.63 0.59 0.01 1.42 。ぽ} 0.01 0.00 0.05 
村三内雨 (TF) 1577 0.05 0.23 0.57 0.17 0.39 1.36 2.03 3.44 0.51 1.28 1.02 0.13 2.94 0.50 0.02 0.03 0.16 
樹幹流 (SF) 20 。o。0.00 0.03 0.01 0.03 0.07 。αi 0.12 0.01 0.04 0.02 0.00 0.07 0.04 。∞ 。00 0.01 
林内沈著量(TF→SF) 1.597 0.05 0.23 0.60 0.18 0.42 1.44 2.07 3.56 0.52 1.32 ]かl 0.13 3.02 0.54 。‘02 。03 0.17 
土j喪層 Ocm ]‘392 0.58 0.36 0.80 1.20 4.90 7.26 0.07 7.91 1.01 5.27 1.06 0.06 7.41 0.50 0.82 2.62 0.29 
Cσ心3 
10cm 1.030 0.18 0.34 0.22 0.69 2.83 4.08 0.03 4.28 0.65 3.59 0.72 0.01 4.98 n.d 0.23 2.19 0.02 
40 cm 891 0.01 0.42 0.03 0.51 2.15 3.11 0.03 3.14 0.31 2.46 0.45 0.25 3.47 n.d 0.00 2.50 0.00 
NTF (TF + SF -WD) -27 幽0.28 0.14 0.58 0.15 0.32 1.18 1.26 2.16 0.34 0.70 0.45 0.12 1.60 0.54 0.01 0.02 
乾性沈着 (DD) f 地0.26 0.14 0.04 0.05 0.15 0.38 1.38 1.50 0.34 0.70 0.45 0.01 1.49 0.00 
樹体からのj容脱f 時0.02 0.00 0.54 0.09 0.17 0.80 幽0.12 0.66 0.00 0.00 0.00 0.12 0.12 0.54 
W1) ])1) 0.07 0.23 0.06 0.09 0.25 0.63 2.20 2.90 0.52 1.32 l.04 0.02 2.91 0.00 
a~ BC二 Na+十]五十十lYlg計十 Ca2+
b~ cation 二 H+ 十~ BC + NH4+ 
c~ anion二 CI-+ N03-十 SO.12-+HC03-
dOrgn-ご~ cation -~ an10n 
e溶存有機態窒素(全窒素-N03--NH4+) 
f既往の物質収支モデル (Draajjersand Erisman， 1995)より推定。
表 4-5 樹木による養分吸収量
乾物生産量 Na→ K+ Mg2→ Ca2寸 工BC N S P 
M2ぃ ha-1y{l kmolc ha-J y{l kmol ha-1 V{l 
スギ林
樹体(幹，校 3 根)への蓄積 (dW) 5.5 0.02 0.20 0.]2 0.45 0.79 0.52 0.02 0.01 
幹への蓄積 4.1 0.01 0.13 0.07 0.20 0.42 0.25 O.OJ 0.00 
校への蓄積 0.5 0.00 0.02 0.02 0.14 0.18 0.]2 0.00 0.00 
根への蓄積 0.9 0.0] 0.05 0.03 0.11 0.20 0.14 0.01 0.00 
リターブオール (LF) 6.8 0.02 0.26 0.68 7.48 8.44 4.41 o. ]9 0.14 
σトムコ 樹体からの溶脱 (CL) 日 0.00 0.62 0.30 0.70 1.62 自0.22 0.00 0.00 
吸収 (UP = dW十 LF+ CL) b 0.05 1.08 1.09 8.64 10.9 4.71 0.21 0.]6 
アカマツ林
樹体( 校，根)への蓄積 (dW) C 2.3 0.00 0.03 0.01 0.11 0.15 0.33 0.01 0.01 
幹への蓄積 1.7 0.00 0.02 0.01 0.05 0.08 0.16 0.01 0.00 
リターフォー/レ (LF) 6.4 0.00 0.33 0.37 2.17 2.86 3.84 0.14 0.10 
樹体からの溶脱 (cL) 0.00 0.54 0.09 0.17 0.80 oー.]J 0.00 0.00 





K Ca Mg N P 
調査地
乾物あたりの元素含有量(0/0) 
スギ林 本調査地 0.15 2.2 0.12 0.92 0.07 
アカマツ1本 本調査地 0.20 0.68 0.07 0.85 0.05 
スギ林a わが思の他地点 0.08 1.8 0.21 0.47 0.02 
アカマツ~~三日 わが I~ の他地点 0.12 0.60 0.12 0.36 0.01 




調査地点 本調査地 本調査地 北海道話 北海道話 滋賀b 滋賀b オランダじ オランダピ
主要樹種 38yr.スギ 50-55yr.アカマツ ミズナラ ストロープマツ 30yr.ヒノキ 100yr.ヒノキ オーク オーク
土壌のpH(1"hO) 5.2，-..，5.8 4.3'-"'-5.8 5.3"'"'6.2 5.5，-..，6.0 3.8"'"'4.5 4.3，..，4.7 3.8，..，4.5 4.0へ 4.4
評価対象した土壌深度 (cm) 100 40 60 60 80 80 90 開
年降水量 (mm) 1，920 1，624 1，189 1.189 ]‘465 1.465 706 706 
H4供給量 (kmolcha-Jyr'J) 
??
I-t流入 1.32 0.07 0.74 1.63 0.29 0.29 0.60 0.45 
大気 Nf.しキ流入 2.08 3.31 0.00 0.11 0.05 0.58 3.93 3.00 由来
合計 3.39 3.38 0.74 1.74 0.35 0.87 4.53 3.45 
窒素循環 1.68 0.00 0.00 0.00 0.00 3.63 0.00 。o。
塩基蓄積 0.79 0.16 3.50 1.70 ]牛i 1.44 0.76 0.84 
自然
C021 有機酸 0.22 0.04 0.05 0.30 0.51 起源
無機アニオン 0.45 0.33 1.24 
合計 2.48 0.38 3.99 2.03 1.49 6.60 0.76 1.35 
大気由来/ (大気→自然) 。‘58 O.気) 0.16 0.46 0.19 0.12 0.86 0.72 
ば消費量 Ckmolcha-1 yr-J) 
塩基放出 5.38 2.63 4.74 3.36 1.28 4.51 1.14 1.77 
AJ j.7出 0.02 2.55 3.81 2.61 
C021 有機酸 0.10 0.53 0.08 
無機アニオン 0.58 0.80 0.51 0.07 0.29 
rt流出 0.01 0.01 0.05 0.02 0.03 0.41 0.20 0.14 












およぼす影響を評価するため 窒素トレーサー CSN)でラベルした無機態窒素 CSNH/，
lSN03-) をトレーサーとして林床に散布し，それらの土壌中での動態を追跡する野外実験
が行われてきた。その結果，散布された lSNの多くは土壌に保持されるものの (Buchmann
et al.， 1996; Nadelhoffer et al.， 1999b) )大気からの窒素負荷量が大きな森林ほど， N03-とし
て根域から溶脱される lSNの割合が大きい傾向にあることが明らかにされてきた
(Koopmans et al.， 1996; Nadelhoffer et al.， 1999b; Tietema etα1.，1998)。
わが国でも，森林域における土壌根域や渓流からの窒素流出に影響する要因を明らかに
するために，多くの研究が行われてきた。その結果，窒素流出には，大気からの窒素負荷
といった外的な要因 (Ohruiand Mitchell， 1997;新藤らう 2005)に加えて，樹体への蓄積(Ohrui
andMitchell， 1997)，土壌中での窒素無機化 (Nambuet al.，l994; Tokuchi et al.，1993)，森林斜
面における水の移動フ。ロセス(加藤らう 1995;勝山ら， 2000) といった森林生態系内部の要
因が関係していることが示されてきた。しかしながら，アンモニア (NH3) や窒素酸化物
(NOJ の排出量が今後急激に増加すると予測されているわが包を含む東アジア地域
(Klimont et al.， 2001)において，森林における lSNの追跡実験が行われた例はほとんどな
く，大気由来窒素の生態系内で、の動態はほとんど分かつていない口無機態窒素 (NH/，
N03-) のうち NH4十は，土壌中で硝イとや植物根の吸収を受ける際にげの:生成をもたらす
(Gundersen and Rasmussen， 1990; van Breemen et al.， 1984)。そのため，窒素負荷による土壌













5.2. 1 林床への 15Nの散布
2章で述べたアカマツ林の 30mX30 mの調査区内に 15Nを散布するための 4mX5mの
区習を設けた(図 2-3参照)02002年 9月中旬に， 5.0 mgN L-1に調整した 15NH4Cl溶液 (99
atom% 15N)を，ハンドスプレーを用いて林床植生の上方から 1m2あたり 10L (雨量 10mm 
に相当)散布した。 15NH4十の大気への揮散と林床構生による葉菌吸収を抑制するため，15N 
散布直後に 1m2あたり 2Lの蒸留水を散布した。 15NH4サの散布量 (50.0mg N m-2) は， 15N 
散布直前の有機質土層における無機態窒素の現存量 (147mg N m勺の 3部，前章で述べ
た林内における年関の窒素沈着量の 1.00/0であることから，散布した 15NH4十による施肥効
果は小さいと考えられる。
5. 2. 2 林床植生，土壌，土壌溶液，樹体試料の採取
散布した 15Nの動態を調べるため，15N散布前および散布 13日， 30 1ヨ， 70日， 252 13 (8 
カ月)， 365日 (1年)経過後の計 61EJ，林床植生と土壌試料を採取した。林j末植生と有機
質土層の試料は， 15N散布区内に設定した 3反復の 50cmX50 cmの区画より採取した。有












行して， 15N散布区内において，深さ ocm (無機質主層の上端)， 10 cm， 40 cmの各深度
に3本ずつのセラミックポーラスカップを設置い土壌溶液を採取した。採取方法の詳細i
は2章に記述したとおりである。
さらに，樹木地上部への 15N移行量を推定するため 15N散布 l年後 (2003'9三 9月中旬)
に， 15N散布区とその河辺，および散布区から 10m以上離れた区画(対照区)より，それ







溶液は， Saka ta (2001) の方法に従って， N03ー をアンモニウム塩として沈殿させた後，窒
素安定i司位体比を測定した。さらに，土壌中の無機態窒素プールに保持された 15N(15NH4+， 
15N03-) の含有量を調べるため，根除去後の生試料(有機質土層 50g，無機質土壌200g) 
に2mol L-1塩化カリウム溶液500mLを加えて振とう抽出を行い，抽出液中のNH4十と N03-
をフローインジェクション法(アクアラボ FI-5000Y)により定量した。また， tlIlI:lj液中の
NH4~ と N03ーを拡散法 (Brooks et al.， 1989) とテアロンパック法 (Downsetα1.，1999) を組
み合わせた方法により回収し，窒素安定問イ立体比を測定した。各試料の全窒素含有量と窒




林床植生，土壌層および締根への 15Nの移行量 (15Nrcc)は，林床への 15N散布量 (15NtraccJ 
を 100%とした相対値として，次式により算出した。
15Nrcc (%) = 100 x [Mpool x (15NpoOI -15Nrcf)] /15Ntraccr (5.1) 
ここで'.Mpool 各部位の窒素現存量， 15Npool:15N散布後の 15N存在比 (14N十 15Nに対する





3 幹)への 15N 移行量 (15Nrcc) は，次式のとおり， 15N散
布区内とその周辺に位置する調査木 5個体について， 15N移行量を算出した。
15 Nrcc ( 0/0) = 1 00 x [Mi X C 5Ni -J 5 Nrcf) ] / J5八九二tI似r (5.2) 
ここで，Mi調査木 iにおける各部位の窒素現存量，15Ni: 15N散布区内とその周辺におけ
る調査木 iの 15N 存在比， 15Nd:対照区における調査木 5個体の 15N 存在比の平均値，
15NT_traω: 
15
N 散布区 (4m X 5 m = 20 n})に散布した 15N の全量 (1，000mg N = 50 mg N m-2 











していた。各調査木の 15N 散布区罵縁からの距離と 15N 移行量の関係 (I~ 5-2)を調べた結
果， 15N散布区周縁からの距離が短い調査木ほど 15N 移行量が大きい傾向を示した。そこ
で，図 5-2より得られるIEJ帰式を用いて，調査木以外の樹木への 15N移行量を算定し 3 調









月中旬)に 50cm X 50 cmの区画2ヵ所ーから採取した Oe-Oa層および深さ 0~10 cmの無機
質土壌試料を月弘、て， Wessel and Tietema (1992)， Hartら(1994) に準じた方法により，
同位体希釈法による室内培養実験を行い，窒素の形態変化速度(総窒素無機化速度，総ìîì~
化速度， NH4-tと N03-の有機化速度)を測定した。測定方法の概要は以下のとおりである。
採取した試料から植物根を除去した後， Oe-Oa J霞は落葉・落枝等の粗大有機物を 5mm 
以下に切断し，無機質土壌は4mmメッシュのふるいを通過させ それぞれよく混合した
ものを供試試料とした。各試料に容量 200mLのガラス製培養容器を 2本用意し，それぞ
れ 15分間および24時間の培養を行った。培養実験に月弘、た試料量は乾重量換算で， Oe-Oa 
層が 10g，無機質土壌が 20gである。 250Cで481寺開，存在培養した後， Oe-Oa J習は含水比
250%，無機質土壌は最大容水量の 60%となるように，蒸留水で水分調整した。次に 99.6
atom%15Nの(15NH4hS04とNa15N03の溶液をそれぞれ別々の培養容器に，Oe-Oa層はl.8mg 
N kg soir1，無機質土壌は 3.0mg N kg soir1となるように添加し，250Cで培養を!調始した。
土壌中の無機態窒素含有量に対ーする 15Nの添加量の割合は，Oe-Oa J留で 1<Yo， 無機質土壌
で 10/0であることから， 15N添加による施肥効果は小さいと考えられる。 15分間と 241寺
間の培養終了後，各容器に 2mol L-1 塩化カリウム溶液を加えて振とう抽出を行い，5.2.3 
で述べた方法により，抽出液中の NH4+とN03-の回収と定量を行い，その窒素安定同位体
比を質量分析計 (Finnigan，MAT252) を用いて測定した。
総窒素無機化速度 (11)，NH4十の消費速度 (CA)は， 15NH4-1 添加試料における 15分間と
24時間の培養後に得られた NH4十の抽出量と 15N存在比の変化量より，それぞれ (5.3)式，
(5.4)式 (Ha討etal.， 1994) を用いて算出した。
m=Mo-Mf 〉〈 1og[(15No-15NrCf)/(1 5N[_1 5Nref )] (5.3) 
t" log{Mo / Mt ) 
CA=m -lMf-Mo1 (5.4) 
ここで，Mo， M[は，それぞれ培養開始時，培養 t日後の土壌i千!の 14NH4寸含有量と 15NH4十含
有量の合計 (mgN kg-I)， 15No， 15N[および 15八1rcfは，それぞれ培養開始時，培養 t日後，15NH4
十
添加前の土壌中の NH4-tプールにおける 15N存在比を表す。本研究では培養開始時 (1= 0) 
を 15N添加 15分後とし，培養日数 tは 1fヨ間 (241寺1司)とした。総硝化速度 (n)および
N03-の有機化速度 (CN) は， (5.3)式， (5.4)式の Mo，M[を，それぞれ 15N03-添加]試料
-71・
における培養開始時，培養 f日後における土壌中の 14N03-と15N03-の含有量の合計に 15No，
15N，および 15Nrcfを，それぞれ培養開始時，培養 t日後，15N03-添加前における土壌中の N03-




と硝化速度を測定した。培養開始時と 33自問の培養後に， 2 mol L-1 塩化カリウム溶液を用
いて NH4
i とN03-の抽出を行い，抽出液中の NH41とN03ーを定量した。 培養後の無機態
窒素量から培養開始11寺のそれを差し引くことにより，~機態窒素の生成量を求めた。
さらに，窒素負荷が正味の窒素無機化速度と硝化速度におよほす影響を調べるため，
2001年 1月下旬に 50cmX 50 cmの区画 3ヵ所から土壌試料を採取し，以下に述べる方法
により培養実験を行った。なお，本培養実験は，アカマツ林だけでなく，スギ林でも実施
した。有機質土層は Oi層と Oe-Oa層，無機質土層は深さ 0.-._，10cmと10.-._，20cmから別々
に採取し， 5.3.1で述べた方法により，植物根の除去，粗大有機物の切断，ふるい分けを行
った後，前培養を行った。 培養実験に用いた試料量は乾重量換算で，有機質土層が 6.-._，8g， 
無機質土層が 14.-._，18gである。前培養した後，有機質士j曹は含水上ヒ 250%，無機質二i二j冨は
最大容水量の 60%となるように水分量を調整し，各土層の単位面積あたりの窒素負荷量が
30 kg N ha-1となるように，それぞれNH4-NとN03-Nの溶液を添加した。 Oe-Oa層の試料
については，上記の添加条件に加えて，窒素負荷量が 15kg N ha -1， 60 kg N ha-1となるよう
に，NH4-Nの溶液を添加した。 なお， NH4-N 溶液には(NH4)2S04，NOrN溶液には NaN03
を用いた。溶液添加後に 33日間培養した後， 2 mol L-1塩化カリウム溶液 50mLを用し¥て













5. 4 各部位における δ15N値と 15N移行量
5.4. 1 δ15N値の経時変化
林j末1i室生および土壌試料の全窒素の d15N値 (%0)の経1]寺変化を図 5-3に示す。 !5N散布
i誌の d15N値は，林床補生 (-5.6)< Oi 層 (-5.2)< Oe-Oa (-4.9) < 0""10 cm (1.8) < 10"" 
40 cm (5.7)であり，表層から下層にいくに従い増大する傾向を示した。 15N散布後は，す
べての部位において d15N 値の上昇が認められ，その程度は林床植生と有機質土層で大き
し無機質土層で小さかった。 !5N散布後の d15N値の経時変化をみると，林床植生と有機
質土層では?いずれも散布 13 日後にピークを示した([~ 5-3 (a))。その後， Oi層と林j末
植生では l年後までほぼ単調に低下したが， Oe-Oa層ではほぼ一定の値で推移した。無機
質土層では 0""10cm， 10""40 cmともに 70日後にピークを示したが，その後は， 0""10 cm 
ではほぼ一定の値で推移し， 10-" .-40 cmでは徐々に低下した(図 5-3 (b))。
土壌溶液中 N03・の d15N値の経H寺変化を図 5-4に示す。 !5N散布後，すべての層位で6
15N値が上昇した。とくに，有機質土層に接する深さ ocmでは，散布直後に約 2，700%。と
いう極めて大きなピークを示し，その後， 13.-_，30日後に 450%0，30'"'-'70日後に 250%。まで
低下した。深さ 10cm， 40 cmでは，それぞれ散布日.-..__，30日後， 30.-_，70日後にピークを示
し，下層ほど d15N値のピーク出現時期が遅れる傾向を示した。
15N散布 1年後における樹体地上部の各部位の d15N値を図 5-5に示す。横車Ilを 15N散布
区周縁から調査木までの距離とし，d 15N値との関係、を示した。 15N散布区の d15N値は，




各部位への 15N 移行量の経時変化を [~ 5-6に示す。 15N散布 l年後のみ，樹体地上部(葉，
校，幹)への 15N 移行量を示した。この[~では，各部位への移行量を， 5.2.4で示したよう
に，林j末に散布した 15Nの全量に対ーする相対値として示した。したがって，移行量の総和
は散布した 15Nの回収率を表す。
70日後を除くと， 15Nの回収率 (3反復の平均)は 93.-_，110uloの間にあり， 100%に近い
値であった。 70自後は， 3反復の回収率が 125%，122%， 153%と大きくばらつき，これ
-73・
らの平均は 133%と過大な結果となった。これは， 10~40 cmの無機質土層において{515N
値が大きく変動し ([~ 5-3 (b))，同層への 15N移行量が大きくばらついたこと (42，57， 









林床植生への 15N移行量は，13日後に最大値 (9.2%)を示し，その後徐々に減少した([:g] 
5-6)。有機質土層には， 13日後と 30日後に，それぞれ460/0，56%の 15Nが移行し，1:9三経
過後も 30%が保持されたままであった。無機質土層には 13日後にすでに 42%の 15Nが
移行した。 70日後以降減少したが， 1年後も 29%が保持されていた。細根への 15N移行量
は 4.0~6.6%の|習で推移し，大きくは変動しなかった。 1 年後における樹体地上部への 15N
移行量は 18%であり，図中には示していないが，そのうち約 80%が葉と枝に移行し，幹へ
移行する割合は小さかった。根域(深さ 40Cl1'1)からの 15N03-の溶脱は， 70日後まではほ
とんど認められなかったが，その後溶脱が進行し， 15N散布後 1年間における 15N03-の溶
J1見量は 8%であった。結果として， 15N散布 1年後において，散布された 15Nの 59%が有
機質土層と深さ 40cm の無機質土層内に保持され，そのうち約半分がわずか 2~3 cmの厚
さの有機質土層に保持されていた。植物体には 25%が保持され，その内訳は樹体地上部
(18%)，林床植生 (3%)，締根 (4%) であった。根域からの溶脱された 15N03-の割合は
8%であった。
土壌層別の細根への 15N移行量の経時変化を図 5-7に示す。キ1根への 15N移行量は，Oe-Oa
層， 0~10 cm に比べて 10~40 cmで小さかった。 Oe-Oa層では 30日後にピークを示し，。
"-' 1 0 cm では 8ヵ月後 10"-'40 cmでは 1年後に最大となり，ピークは下層ほど遅れて出現
した。
土壌中の無機態の 15N量，および有機態を含めた 15Nの全移行量に占める1号機態の 15N
量の割合の経持変化を [~ 5-8に示す。無機態窒素のプールに保持された 15Nの主要な形態
は，観測期間を通じて，有機質土層は 15NH4+，無機質土層は 15N03伊であった。最表層の
-74・
Oi層における無機態の J5N量は，J5N散布 1313後が 0.4%と最も大きく 時間の経過とと
もに単誠に減少した。 Oe-Oa層では，こうした減少傾向は認められず，観測期間を通じて
0.7~ 1.2%の範囲にあった。無機質土層における無機態の J5N 量は ， 0~10 C11では 13日後
に， 10~40 C11では 70日後にピークを示したD 結果として，土壌中における有機態窒素を
含む全窒素プールへの J5N移行量は，13日後から 1年後の17司に 88%から 54%へと減少し
たのに対して(図 5-6)，土壌中の無機態窒素プールへの J5N移行量は，4.3% (13 1ヨ後)か
ら2.8%(1年後)に減少した程度であった。土壌中における J5Nの全移行量に占める無機
態 J5N量の割合(無機態 J5N/全 J5N)は，有機質土層では J5N散布 13日後から i年後ま
で3%以下で推移した。無機質土層では有機質土層によヒべると 無機態 J5N/全 J5Nが大き
く，時期による変動も大きかったが，10~40 C111 の l 年後 (19%) と O~lD C11の 13日後
(14%) を除けば，無機態、 J5N/全 J5Nは 10%以下であった。
5. 5 窒素の形態変化速度
5.5. 1 潤イ立体希釈法による総窒素形態変化速度
アカマツ林における表層土壌の窒素形態変化速度を図 5θ に示す。 Oe-Oa層における総
窒素無機化速度と NH4十の有機イヒ速度はし吋三れも 14511g N kg-J dayぺであり， 0""'10C11の無
機質土j蓄における値よりも約 40 倍大きかった。 Oe-Oa}吾の総1iì~化速度 (20 11g N kg-J da{J) 
は，総窒素無機化速度および NH4-tの有機化速度の 7分の l程度の大きさであった。図中
には，土壌乾重量あたりの微生物バイオマス窒素，有機態窒素，無機態窒素 (NH/，N03-) 
の含有量も示したが， Oe-Oa層における微生物バイオマス窒素量は 無機質ゴニ層に比べて
i桁程度大きかった。また， Oe-Oa J忌無機質土層ともに，無機態窒素 (NH/，N03-) の
含有量は有機態窒素に比べて 2~3 桁程度小さかった。図中には示していないが， 5.3.2で
述べた方法により，同一試料を用いて測定した正味の窒素無機化速度は， Oe-Oa J習で 36111g










響を図 5-11に示す。窒素を負荷していない無処理では， Oi層を除き 3 スギ林，アカマツ
林ともに，無機化によって生成する窒素の多くが N03ー であり，正味の窒素無機化速度と
硝化速度との差は小さかった。正味の窒素無機化速度と硝化速度は，両地点ともに Oe-Oa















5. 6 土壌一植生系における 15Nの動態
5.6. 1 無機質土層への 15Nの移行形態




の約 2倍に相当する N03ー が増加した(表 4-4)。その結果，土壌中を浸透する窒素のほと










有機質土層では 15NH4-lであったのに対して，無機質土層では 15N03ー であり，最下層の 10




でも認められ(表 4-1)，わが国における他のスギ林 (OhruIand Mitchell， 1997; Tokuchi et al.， 





こと， 2) 15N散布 3ヶ月後まで，この c'515N 1症のピークが土壌下層に移動することはなく，
有機質土層中の NH4-lと N03ーの c'515N値は， ともに徐々に低下することを報告している。
5. 6. 2 土壌-植生系における 15刊の保持機構
散布した 15Nは，1年後もその 59%が深さ 40cmまでの土壌(有機質土層十無機質土層)
に， 25%が植物体(樹体地上部，林床植生，紺根)に保持され，土壌根j或からの流出量は






ころが， 1 年後も散布した 15N の 30 0/0が有機質土層に保持されていた (I~ 5-6)。有機質土
層に保持された 15Nの全量に占める無機態の J5N量の割合は 3%以下で推移していること
から([2]5-8) ，保持された 15Nのほとんどは有機態窒素の形態と考えられる。 Oe-Oa層で
は，五味の無機化速度 (36mg N kg-1 daiJ) に対して，実際にはその 4倍もの速度 (145mg 
N kg-1 dai 1 ) で窒素が有機化および無機化されていた (I~ 5-9)。一方， I司層の総硝化速度
(20 mg N kg-1 dai1) は， この有機化ー無機化の循環速度の 117程度の大きさであった。こ
れらのことから，大気由来の N叫すは林床に沈着した後，すべてが硝イとされるのではなく，
その多くが，このような微生物による窒素代謝のサイクルに取り込まれることにより，有
機化されたと考えられる。そのため， 1年後も散布した 15Nの 30%が有機質土層に保持さ
れたままであったと推察される。なお，大気由来の NH4-lが硝化されて N03-として溶脱さ
-77・
れるよりも，有機化により保持される方が H-1の生成量は少ない (!:g]5-1) 0 林j末に散布し
た 15NH4-1が有機化のプロセスにより有機質土層に保持されることは，北米や欧州の森林で
も認められており (Buchmannet al.， 1996; May et al.， 1996; Nadelhoffer et al.， 1999b)，前述の
140年生ドイツトウヒ林では，散布した iコNH4-1の約 4001が3ヶ月後も有機質二!こj蓄に保持さ
れ，その約 9001が有機態であった (Mayet al.， 1996)。
J5N敬布 70日後以降においては，土壌根j或からの 15N03慣の流出が観測されたが 1年後
も約 30%の 15Nが無機質土層に保持されていた。また，無機質4土層に保持された 15Nの全
量のうち無機態の J5Nが占める割合は，観測期間を通じて 20%以下であった(図 5-8)0
節で述べたように，有機質土層から無機質土層へと浸透する 15Nの多くは 15N03-の形態と
考えられることから， N03ー の有機化が起きていると推察される。深さ 0"-'10cmにおけー る
窒素の代謝速度は， Oe-Oa層に比べて小さいものの， N03鋤を有機化するパスが存在する (!~l
5-9)。また， I司ーの土壌試料に 15N03ー を添加後，培養を行い，無機態の 15N量の残存率を
調べた久保井 (2003)は， 10日間の培養で添加した J5Nの約 30%が有機態に変化している
ことを報告している。以上のことから，野外においても，無機質士層では N03ー の有機化
が起きていると考えられる。アメリカ・ミシガン州の例年生のサトウカエデ林において，
















な窒素のブ 3 ーは，根域からの 15N03-の溶脱抑制にも貢献しているといえる。 15NH4十と
‘78“ 
15N03ー を別々の区画に散布し，土壌中での 15Nの動態が調査されたチリ南部の老齢温帯林
(Perakis and Heiden， 2001)では，両散布区ともに，先!日根と微生物体内の 15N量が，観測を
継続した 2年後まで高く維持されており，微生物による窒素保持が植物による窒素吸収に
重要な役割を果たしていることが報告されている。
5. 6. 3 欧州との比較
窒素降下物が森林における窒素動態におよぼす影響を調べた研究例として，欧州北西部
を中心に展開された NITREX(NITRogen saturation EXperiment)プロジェクトが挙げられ
る。この研究プロジェクトでは，大気からの窒素負荷量が異なる 8つの針葉樹林において，
森林内での窒素動態が調査された (Emmettet al.， 1998; Gundersen et al.， 1998) 0 Tietema et al. 






ける諸元 (Gundersenet al.， 1998; Koopmans et al.， 1995)，および 15NH4-1一散布実験の結果
(Koopmans et al.， 1996) を表 5-1に示し，本調査地と比較した。
野外での 15NH4ト散布実験の結果を比較すると 3 本調査地におけーる土壌と樹休地上部の
15N 保持量 (77%) は，オランダの森林 (58~64%) よりも大きかった。一方，根域土壌
からの 15Nの溶脱量 (8%)は，オランダの森林 (11~19%) よりも小さかった。 15NH4-1 の
散布は，本調査地では 9月に i回のみ行われたのに対し，オランダでは 5月から i年間に






表5-1には，有機質土層の窒素形態変化速度の結果 (Gundersenet al.， 1998)も示したが，
NITREXでは，大気からの窒素負荷量が大きい地点ほど，有機質土層において，CIN比が














同様な傾向は， M宣告で述べた NITREXプロジェクトでも認められている。 NITREXでは，
野外で窒素負祷量を人為的に増減させる操作実験も行われており，数年程度の窒素負荷処
理により，有機質土層における正味の窒素無機化速度と硝化速度が増大することが報告さ
れている (Gundersenet al.， 1998)。北アメリカのニューハンプシャー州の北方広葉樹若齢
林では，野外での窒素の人為負荷により，王i床の窒素無機化速度が減少する一方で，正味
の硝化速度が増大することが観測されている (Fiskand Fahey， 2001)。さらに，カナダのブ






















では，窒素負荷処理により正味の硝化速度が大きくなったが，窒素負荷量が 15kg N ha-1 








15N散布 l年後，散布された 15Nの59%が有機質土層と深さ 40cmまでの無機質:::1こ層内
に保持され，そのうち約半分がわずか2"-3 cmの厚さの有機質土層に保持されたo i造物体
には敬布された 15Nの25%が保持され，その内訳は1弱体地上部 (18%)，林j末植生 (3(1"0)，
細根 (40/0)であった。一方 土壌fR域からの 15Nの流出量は 80/0にすぎなかった。 土壌に







深さ 40cmまでの土壌中の 15N保持量は，散布初期 (13日後)から l年後までの間に，
88%から 54%に減少したにもかかわらず，土壌中の無機態窒素プールにおける 15N保持量
は，4.3% (13日後)から 2.8% (1年後)に減少した程度であった。一方，土壌中におけ





トレーサー実験の結果と比較すると，土壌と樹体地 i二部の 15N保持量 (77%) は，オラン
ダの森林 (58~64%) よりも大きかった。一方 根域土壌からの 15Nの溶脱量 (8%) は，
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図 5-7 土壌j吾男IJの締根への 15N移行量の経時変化
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アカマツ林における表層土壌の窒素形態変化速度
窒素形態変化速度の測定には， 2002年 9月に採取した試料を供試した。
矢印は 1日間の培養により得られた窒素の形態変化速度 (mgN kg.1 day.l)の平均値
を示す。括弧内には 2反復の実測値を示した。
各ボックスは窒素プールを表し，ボックス内の数字は培養開始時(培養 15分後)に









無機態窒素含有量 (mgN kg-l) 
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NH4 + 30 kg N ha-I 
N03-30 kg N ha-I 
無処理
NH4+ 15 kg N ha-I 
N03-30 kg N ha-I 
mg N kg-I day-I 
o 1 234 
無処理
NH/ 30 kg N ha-I 
N03- 30 kg N ha-I 
無処理
NH/ 30 kg N ha-I 




mg N kg-I day-I 
o 20 QO 40 
mg N kg-I dayl 











無機態窒素の林内沈着量 (kgN ha'l yr'l) 
沈着量に占めるT¥TH4'の割合(%)



































99 93 80 
アカマツ J丈イマツ ヨーロツノfアカマツ
(Pinus densif}ora) (Psθlldotsuga lIlenZieSl・i) (PinllS SyJvθscris) 
黒ぼく土 ポ 1<'ゾル土 ポドゾル土
(SiJjc AndosoJ 5) (HapJ ic PodzoJ 5) (HapJ ic PodzoJ 5) 
1.4 3.1 3.4 
36 (Oi層)， 28 (Oe-Oa層) 21 20 
4.1 2.9 2.9 
3.9 3.2 3.0 
各部位への15N移行量(%)じ
1年後 9ヵ月後 りヵ丹後
18 13 6 
29 26 28 
30 (0~40 cm) 16 (0~70 cm) 30 (O~70 cm) 
77 55 64 
8 19 1 
Oe-Oa層の窒素形態変化速度 (mgN kg'l dail) u 
総窒素1!&機化 145 20 21 
総窒素有機化 148 15 14 
総硝化 20 5.4 3.0 
NO，有機化 3，0 0.0 0.4 
正i見ミ窒素1!号機化 36 5.5 7.0 
正味ji由化 36 5.4 2.7 
窒素#契機化速度(総/正味) 4.1 3.7 3.0 
aオランダ地点の諸元は， Gundersenら(1998) とKoopmansら(1995) を用し 1たo
bオランダ地点の CIN比， pHはOi層も含めた有機質j二層全体の値である。
cオランダ地点の 15N移行量は， Koopmansら(1995) を月3し¥た。



















図 6-1に環境省による酸性雨対策調査によって観測された H+，NH/， N03ー の湿性沈着
量の全国平均値について，1988年度"-'2002年度(15年間)における経年変化(環境省， 2004b)
を示す。 NH4+は増減しながらほぼ横ばいで推移， N03-は 1995年度に上昇し，その後ほぼ
横ばいで推移した。 日十は 1992年"-'1994 ~l三に小さく， 2000年"-'2002年に大きい傾向を示
した。
スギ林では， 1997 年 10 月 ~2000 年 9 月の 3 年間にわたり，日+， NH/， N03-の湿性沈
着量が観測されているが，その 3年間の年平均値は，それぞれ 0.36，0.80， 0.67 kmol ha-l y{l 
であった。これに対して， H+収支を推定した 1年間(]997 ~三 10 月 ~1998 年 9 月)の観測
値(表 4-3)は，それぞれ 1.4， 1.2， 1.2倍と若干大きかった。この要因のーっとして， H-t収
支の推定期間における年降水量 (1，920mm y{l) が 3年間の平均値 (1，691mm yr-l) に比べ
て大きいことが挙げられる。一方，アカマツ林が位置する赤城試験センター構内では， 1990 
年 10月から 1994年 9月までの 4年間にわたり，湿性沈着量が観iWJされており， H+，NH/， 

















合は，それぞれ 10"-' 64 %， 14"-' 5 5 %の範囲にある。この結果は，調査地点による変動が大
きいものの，乾性沈着の寄与は無視できないことを示している。上記 10地点のうち総沈着
量が最大であった岐阜県南部(伊自良湖)と，スギ林，アカマツ林における硫黄 (SO/-)







壌の酸中和能を調べた報告例はいくつかある (Satoand Ohkishi， 1993; Takahashi et α1.，2001 )。
Takahashiら (2001)は，全国 1.034ヵ所の森林における深さ 0"'-5cmの無機質土壌につい
て，土壌の pH(H20) ，交換性塩基含量，交換性Al含量を測定し，それらの中央値(メデ
ィアン)は，それぞれ5.]，7.6 cmo1c kiJ， 2.0 cmolc kg-Iであり，交換性塩基含量と酸 1=:)和
能との間に五の相関関係があることを明らかにした。同一の深度 (0"-'5cm)で比較した場
合，アカマツ林では，全国の中央値に比べて， pH (討20)が低い (4.3)，交換性塩基含量






































きく (表 2-3)，深さocmと 10cmの土壌溶液にはアルミニウムイオンが溶出しているこ
とが観測された(表 4-4)。そのため，根域土壌層における主要な Hト供給源と推定された
大気由来の NH4+の硝化(図 4-4)が，土壌表層の酸性化の進行に害与したと解釈すること
もできる。表層 0~5 cmにおけるアカマツ林の交換性塩基含量 (3.6cmo1c kg-l) より，土
壌の体積密度 (0.7g cmつ)を考慮して算定した単位面積あたりの交換性塩基含量は 25kmolc 
ha-1である。この値は，年間あたりの大気由来 NH4-
t の硝イとによる K供給量 (4.1kmolc ha-1 
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